
Prioritatsbescheinigung iiber die Einreichung 
einer Patentanmeldung 



Aktenzeichen: 

Anmeldetag: 

Anmelder/lnhaber: 

Bezeichnung: 
IPC: 



199 48 395.7 

07. Oktober 1999 

Wacker-Chemie GmbH, 
Munchen/DE 

Strahlungsbeheizter Rie&bettreaktor 
C 01 B, B 01 J 



Die angehefteten Stucke sind eine richtige und genaue Wiedergabe der ur- 
sprunglichen Unterlagen dieser Patentanmeldung. 



Munchen> den 17. August 2000 
Deutsches Patent- und Markenamt 
Der PrSsident 

Im Auftrag 



in 



Joost 



A 9161 

06/00 
EDV-L 



Wa 9927-P / P 



Strahlungsbeheizter FlieBbettreaktor 

Die Erfindung betrifft einen strahlungsbeheizten FlieBbettre- 
aktor unci ein Verfahren zur Herstellung von hochreinem pol-y- 
kristallinem Silicium mittels dieses Reaktors. 



Hochreines polykristallines Silicium dient u. a. als Ausgangs- 
material fur die Herstellung von elektronischen Bauteilen und 
Solarzellen. Es wird durch thermische Zersetzung eines silici- 
umhaltigen Gases oder eines siliciumhalt igen Gasgemisches ge- 
wonnen. Dieser Prozess wird als Abscheidung aus der Dampfphase 
(CVD, chemical vapor deposition) bezeichnet. In grofiem Maftstab 
wird dieser Prozefi in sogenannten Siemens-Reaktoren reali- 
siert. 

In neuester Zeit gibt es jedoch zahlreiche Bestrebungen, als 
Alternative zum diskont inuierlichen Siemens-Verf ahren ein 
Fliefibettverf ahren zu nutzen. Hierbei wird ein Fliefibett aus 
Siliciumpartikeln, beispielsweise annahernd kugelformige Par- 
tikel mit einem Durchmesser von 200 jim - 3000 pm, betrieben. 
Die Partikel werden auf die notigen Abscheidetemperaturen von 
bevorzugt 600-1100°C erhitzt und ein siliciumhaltiges Gas bzw. 
Gasgemisch, beispielsweise Trichlorsilan oder ein Trichlorsi- 
lan-Wasserstof fgemisch, durch das Fliefibett geleitet. Dabei 
scheidet sich elementares Silicium auf den Siliciumpartikeln 
ab und die einzelnen Partikel wachsen in der GroBe an. Durch 
den regelmaftigen Abzug von angewachsenen Partikeln und Zugabe 
kleinerer Siliciumpartikel als Keimpartikel kann das Verfahren 
kontinuierlich mit alien damit verbundenen Vorteilen betrieben 
werden . 

Eine wesentliche Schwier igkeit beim Fliefibettver f ahren ist das 
Einbringen der-Energie, urn das Flieftbett bei den benotigten 
hohen Temperaturen, die bevorzugt zwischen 600 und 1100°C lie- 
gen, zu betreiben. Die Abscheidereakt ion ist nicht selektiv 
hinsichtlich des Materials der Feststof f oberf lache , die CVD- 
Reaktion findet bevorzugt an der heiftesten Oberf lache statt. 
Wird die Energie uber eine Wandheizung dem Flieftbett zuge- 
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fuhrt, so ist die Bewandung des Fliefrbettes die heifteste Ober- 
flache im Reakt ionsraum und es kommt zu einer entsprechend ho- 
hen Abscheidung von Silicium auf dieser Wand. Durch fortwah- 
rendes Aufwachsen von Silicium kann diese Wandschicht die Hei- 
zung stark bis hin zur Funkt ionsuntlicht igkeit beeintrachtigen . 
Entsprechend sind in der Technik verschiedene Methoden be- 
kannt, um dies zu vermeiden. 

WO 96/41036 beschreibt ein Verfahren, bei dem die Energie mit- 
tels eines stark gebundelten Lichtst rahles durch die Gaszufuhr 
eingebracht wird. Der Lichtstrahl durchdringt das Gas, wird 
von den Siliciumpart ikeln absorbiert und heizt diese auf. 
Nachteiligerweise wird dadurch nur der Bereich des Fliefrbettes 
beheizt, der sich in der direkten Umgebung des Eintrittes des 
siliciumhalt igen Gases befindet. 

Aus DE 3638931 C2 (entspricht US 4 , 78 6 , 4 77 )' ist das Beheizen 
des Flieftbettes mittels Mikrowellen bekannt. Uber eine mikro- 
wellendurchlassige Flieftbettbewandung aus Quarz, werden dem 
Fliefrbett Mikrowellen zugefiihrt. Die Partikel werden dadurch 
direkt beheizt, sie sind somit heifter als die Wand. Da jedoch 
der Warmeubergang Wand/Partikel dafiar sorgt, daft der Tempera- 
turunterschied Wand/Partikel nur geringfugig ist, kommt es 
auch hier zur unerwunschten Wandabscheidung von Silicium. 

Deshalb wurde die Mikrowellenbeheizung in DE4327308 C2 (ent- 
spricht US 5,382,412) weiterentwickelt und das Flieftbett ver- 
tikal in eine untere Heizzone und eine daruberliegende Reakti- 
onszone aufgeteilt. In der Heizzone werden die Partikel von 
einem inerten Gas, bevorzugt Wasserstoff, fluidisiert und mit- 
tels Mikrowellen beheizt. Durch Partikel- und Gaskonvektion 
wird die daruberliegende Reaktionszone auf die Abscheidetempe- 
ratur aufgeheizt. Das siliciumhaltige Gas wird uber eine Duse 
erst in der Reaktionszone zugegeben. Hier findet dann die Ab- 
scheidereaktion statt. Die Heizzone selbst bleibt frei von 
Wandabscheidung und die Mikrowellenheizung wird daher auch bei 
langerem Betrieb nicht beeintrachtigt . 
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Mit einem derartigen Reaktor kommt es jedoch aufgrund des tem- 
peraturabhangigen Einkoppelverhaltens von Mikrowellen in Sili- 
cium und der Abhangigkeit des Energieeintrages von der Geome- 
trie des Reaktors und der Mikrowellenzuf uhr zu einer flachig 
ungleichmaftigen Energiezuf uhr . In der Fachwelt wird dies re- 
suitierende Problem als Hot Spot/Cold Spot bezeichnet und z.B. 
in US 4,967,486 im Zusammenhang mit einem mikrowellenbeheizten 
Flieftbett erwahnt. Es kommt dabei zu starker Uberhitzung ein- 
zeiner Siliciumpartikel und zum Zusammensintern von Partikeln 
sowie zur Bildung von grofieren Part ikelagglomeraten im FlieiJ- 
bett. Diese Siliciumagglomerate sind im Produkt unerwunscht 
und storen aufgrund schlechterer Flieileigenschaf ten den Reak- 
torbetrieb erheblich. Ebenso hafteten Partikel an der Fliefc- 
bettbewandung an und wurden teilweise bis zum Aufschmelzen 
(T>1400°C) aufgeheizt. Die starke Uberhitzung von Partikeln in 
direkter Nahe der Wellenleiteranschlusse fuhrte aulierdem zu 
einer ubermaftigen thermischen Belastung der Flieftbettbewan- 
dung. In der Summe fuhren die aufgezahlten Nachteile zu einer 
instabilen Betriebsweise und einer unzuf riedenstellenden Pro- 
duktqualitat . Die Fluidisierung des Flieftbettes und damit das 
Mischungsverhalten hat zwar eine ausgleichende Wirkung hin- 
sichtlich der Temperaturverteilung im Fl'ieftbett, dies ist je- 
doch stark abhangig vom Grad der Fluidisierung. Je hoher die 
Gasgeschwindigkeit umso starker werden Partikel vertikal und 
horizontal vermischt. Eine Erhohung der Gasgeschwindigkeit 
weit uber die Lockerungsgeschwindigkeit u m f, gekennzeichnet 
beispielsweise durch Gleichung (18) Chapter 3 in „Fluidization 
Engineering"; D. Kunii, 0. Levenspiel; Butterwoth-Heinemann; 
Second Edition 1991: 
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hat jedoch immer eine Erhohung der notigen Energiezuf uhr zu- 
folge, da das Fluidisiergas im allgemeinen mit deutlich gerin- 
gerer Temperatur als die Partikel dem FlieJibett zustromt und 
sich bei der Durchst romung des Flieftbettes annahernd auf des- 
sen Temperatur erwarmt. Eine Erhohung des Gasstromes kann so- 
mit zwar einer Hot-Spot /Cold-Spot-Bildung entgegenwir ken, sie 
fiihrt aber immer zu einem erhohten Energiebedar f des Verfah- 
rens . 

Aufgabe der Erfindung ist es, einen Flieftbettreaktor zur Ver- 
fugung zu stellen, bei dem das Flieftbett derart beheizt wird, 
daft es liber langerer Zeit bei den notwendigen hohen Temperatu- 
ren storungsfrei betrieben werden kann und Granulat von hoher 
Reinheit und einem geringen Anteil an Agglomeraten hergestellt 
wird . 

Die Aufgabe wird gelost durch einen Fliefrbettreaktor (1) der 
auf weist : 

a) eine drucktragende Hulle (2) 

b) ein inneres Reaktorrohr (3) aus einem Material, das eine 
hohe Transmission fur Warmestrahlung aufweist 

c) einen Einlafi (4) fur Siliciumpartikel (5), 
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d) eine Einlaftvorrichtung (6) zum Zufuhren eines Reaktionsga- 
ses (7), das eine gas- oder dampfformige Siliciumverbindung 
enthalt, wobei die Einlaftvorrichtung (6) rohrfdrmig ausge- 
bildet ist und das Flieftbett in eine Heizzone und eine dar- 

5 uberliegende Reaktionszone teilt, 

e) eine Gasverteilungseinr ichtung (8) fur die Zufuhr eines 
Fluidisiergases (9) in die Heizzone 

f) einen Auslaft (10) fur nicht abreagiertes Reaktionsgas , 
Fluidisiergas sowie die gas- oder dampf f ormigen Produkte 

10 der Reaktion (11) 

g) einen Auslaft (12) fur das Produkt (13) 

h) eine Hei zvorrichtung (14), 

i) eine Energieversorgung (15) fur die Hei zvorrichtung (14) 
dadurch gekennzeichnet , daft die Heizvorrichtung (14) eine 

15 Strahlungsquelle fur Warmestrahlung ist, die aufterhalb des 
inneren Reaktorrohres und ohne direkten Kontakt zu diesem 
ringfdrmig urn die Heizzone angeordnet ist und derart ausgebil- 
det ist, daft sie mittels Warmestrahlung die Siliciumteilchen 
in der Heizzone auf so eine Temperatur aufheizt, daft sich in 

20 der Reaktionszone die Reakt ionstemperatur einstellt. 

Zur Reduzierung von Warmeverlusten ist der Raum zwischen inne- 
rem Reaktorrohr (3) und drucktragender Hiille (2) vorzugsweise 
mit einer thermischen Isolation (16) versehen. Ein solcher Re- 
''25 aktor ist in Fig. 1 dargestellt. Besonders bevorzugt handelt 
es sich dabei urn inertes Material, insbesondere bevorzugt um 
Quarz oder ein Metallsilikat . 

Die vertikale Trennung in Heizzone und Reaktionszone analog DE 
30 4327308 C2 ermoglicht es, das Flieftbett auch mit anderen Heiz- 
methoden als mit Mikrowellen zu beheizen, da es in der Heizzo- 
ne zu keiner Wandabscheidung kommen kann, weil dort kein sili- 
ciumhaltiges Gas vorliegt. Genau dieser Punkt wurde aber im 
Patent DE 4327308 C2 nicht erkannt. Dort werden ganz im Gegen- 
35 teil andere Heizmethoden als Mikrowellenheizung gerade hin- 

sichtlich zu erwartender Wandabscheidung sowie wegen Material- 
und Reinheitsprobleme ausgeschlossen (siehe DE 4327308 C2 Sei- 
te 2 Zeile 60 bis Seite 3 Zeile 22) . 



Wa 9927-P / P 



6 



Die erf indungsgemafte Kombination einer Warmestrahlungsheizung 
in Verbindung mit einer vertikalen Trennung des Flieftbettes in 
Heizzone und Reaktionszone zu verwenden, bietet Vorteile: 

5 

a) Der Warmeubertragungsmechanismus ist selbst stabilisierend . 
Dies ermoglicht einen schonenden Betrieb fur Produkt und 
Konstruktionsmaterial der Flieftbettbewandung . 

b) Mit flachigen Heizerelementen, kann die Warme sehr gleich- 
10 maftig liber den Umfang des Flieftbettes und ortlich definiert 

eingebracht werden, was wiederurn das Konstruktionsmaterial 
der Flieftbettbewandung schont. 

c) Strahlungsheizer sind einfach aufgebaute und zu betreibende 
Warmequellen . 

15 d) Aufgrund des Temperaturgef alles vom Heizer zum Flieftbett 

muft dem Flieftbett nur der Nettowarmebedarf , also die Warme, 
die notig ist um das Gas von der Zustromtemperatur auf die 
Temperatur der Partikel aufzuheizen, zugefiihrt werden. 

e) Die Heizzone kann mit niedrigen Geschwindigkeiten des Flui- 
20 disiergases betrieben werden, da sich auch bei niedrigen 

Gasgeschwindigkeiten keine Part ikelagglome rate bilden . 

f) Fur die Isolation konnen beliebige Materialien benutzt wer- 
den. Da das Isolationsmaterial auch in der Heizzone nicht 
mikrowellendurchlassig sein muft, ist die Auswahl an ver- 

0^5 wendbaren Materialien wesentlich grower. Bevorzugt werden 

inerte Materialien verwendet. 

g) Die vertikale Trennung in Heizzone und Reaktionszone sorgt 
dafur, daft es in der Heizzone zu keiner Wandabscheidung 
kommt . Dies ermoglicht es, daft der Strahlungsheizer uber 

30 lange Zeit ohne Beeintrachtigung der Warmeubertragung be- 

trieben werden kann. 

Ist die Heizvorrichtung er f indungsgemaft ausgewahlt und ange- 
ordnet und die Heizvorrichtung und das Material des inneren 
35 Reaktorrohres aufeinander so abgestimmt, daft das Reaktorrohr 
eine hohe Transmission, bevorzugt grofter 80% fur die vom Hei- 
zer emmittierte Warmestrahlung aufweist, so durchdringt der 
Hauptteil der Warmestrahlung das innere Reaktorrohr und wird 
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direkt von den Siliziumpartikeln, die sich in direkter Wandna- 
he in der Heizzone befinden, absorbiert. So konnen die Silici- 
umpartikel im Fliefibett sehr gleichmaliig uber den Umfang der 
Heizzone direkt beheizt werden. Nur ein geringer Anteii der 
Warmestrahlung wird vom Reaktorrohr absorbiert und beheizt 
dieses. Die Warmeubertragung auf die Siliziumpartikel erfoigt 
nur fur diesen Anteii indirekt wie liber eine Wandheizung. 
Mit der erf indungsgemaften Strahlungsheizung ist nur ein gerin- 
ges Uberschreiten der Lockerungsgeschwindigkeit u mf im Bereich 
der Heizzone notig, um den Reaktor stabil und kontinuierlich 
zu betreiben, da keine uber den Umfang unterschiedlichen War- 
meeintragsraten, wie sie beispielsweise bei Mikrowellen auf- 
treten, durch erhohte Fluidisierung ausgeglichen werden mus- 
sen . 

Wie aus den Beispielen ersichtlich, kommt es bei der aus dem 
Stand der Technik bekannten Beheizung mit Mikrowellen in der 
Heizzone zu Sinterprozessen, Agglomeratbildungen und Produkt- 
anbackungen an der Innenseite der Flieftbettbewandung . 
Anders als durch DE 4327308 nahegelegt, werden mit einer Be- 
heizung mittels Warmestrahlung sehr gute Ergebnisse erzielt 
und es treten keine Materialprobleme oder Probleme mit Wandab- 
scheidung auf. 

Vorzugsweise wird die Heizvorrichtung flachig um die gesamte 
Heizzone ausgefuhrt und bildet so eine zylinderf ormige Strah- 
lungsquelle. Dadurch erzielt man einen sehr gleichmaftigen 
Energieeintrag uber den vollen Umfang der Heizzone. 

Als Heizvorrichtung kommen alle Vorrichtungen in Frage, die 
Warmestrahlung einer Wellenlangen von 0,4 yim bis 900 jam, vor- 
zugsweise einer Wellenlangen von 0,4 pm bis 300 pm , besonders 
bevorzugt nahe ■ Inf rarotstrahlung von 0,7 \im bis 25 \im Wellen- 
lange emittieren. 

Bei der Heizvorrichtung handelt es sich beispielsweise um 
Heizelemete aus dotiertem Silicium oder Graphit oder Silicium- 
carbid, Quar zrohrstrahler , Keramikstrahler und Metalldraht- 
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strahler. Vorzugsweise besteht die Heizvorrichtung aus einem 
keramischen Material oder Graphit, besonders bevorzugt aus 
Graphit mit SiC-Ober f lachenbeschichtung . 

5 Insbesondere bevorzugt handelt es sich bei der Heizvorrichtung 
urn ein maanderf ormig geschlitztes Rohr aus Graphit mit SiC- 
Oberf lachenbeschichtung, das im Reaktor stehend oder hangend 
an den Elektrodenanschlilssen angeordnet ist. Vorzugsweise han- 
delt es sich urn f aserverstarkten Graphit. Eine solche Heizvor- 
10 richtung ist beispielhaft in Fig. 2 dargestellt. 

Die drucktragende Hulle ist in der Regel als Stahlbehalter 
ausgefuhrt. 

15 Urn eine hohe Produktreinheit zu erreichen, sollten alle pro- 

duktberuhrenden Bauteile des Reaktors vorzugsweise aus inerten 
Materialien, beispielsweise Silicium, Quarz oder einer Kera- 
mik f bestehen oder mit solchen Materialien beschichtet sein. 

20 Als inerte Materialien werden Materialien bezeichnet, welche 

das Produkt im Reaktor unter Reakt ionsbedingungen nicht konta- 
minieren. Besonders geeignete Materialien hierfur sind Silici- 
um oder Quarz . 



Das innere Reaktorrohr muft zudem in jedem Fall eine hohe 
Transmission fur die Warmestrahlung, die vom gewahlten Heizer 
emmittiert wird, besitzen. So ist beispielsweise bei Quarzglas 
entsprechender Qualitat die Transmission fur infrarote Strah- 
lung mit Wellenlangen kleiner als 2,6 \im groBer als 90%. Damit 
30 ist Quarz in Kombination mit einem inf rarot-hellstrahlendem 
Heizer (Bereich von 0,7 bis 2,5 \im) , beispielsweise einem 
Strahler mit SiC-Oberf lache, dessen Maximum der emmittierten 
Strahlung bei 2,1 jam Wellenlange liegt, besonders gut geeig- 
net . 



35 



Die Gasverteilungseinrichtung (8) ist vorzugsweise aus porosem 
inerten Material oder aus massivem inerten Material ausgebil- 
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det, das mit einzelnen Offnungen zur Verteilung des Fluidi- 
siergases versehen ist. 

Die vorliegende Erfindung betrifft auch ein Verfahren zur Her- 
5 stellung von hochreinem polykristalinem Silicium in einem 
Fliefibett unter Einsatz eines er f indungsgemaften Reaktors. 

Bei dem er f indungsgemaflen Verfahren wird hochreines polykri- 
stalines Silicium hergestellt durch Abscheiden eines Reaktion- 

10 gases oberhalb einer Reakt ionstemperatur auf Siliciumteilchen 
in einem FlieBbett, welches vertikal in eine Heizzone und eine 
Reaktionszone aufgeteilt ist, wobei in der Heizzone eine Frak- 
£ tion der Siliciumteilchen mit Hilfe eines siliciumf reien Flui- 
disiergas fluidisiert und iiber die Reakt ionstemperatur erhitzt 

15 wird und die aufgeheizten Siliciumteilchen in einem oberen Be- 
reich der Heizzone mit den Siliciumteilchen der Reaktionszone 
unter Ubertragung der Warme aus der Heizzone in die Reaktions- 
zone vermischt werden und in der Reaktionszone das Reaktions- 
gas, enthaltend eine gasformige oder dampfformige Siliciumver- 

20 bindung, als Siliciummetall bei der Reaktionstemperatur auf 

den Siliciumteilchen abgelagert wird, und die mit dem abgela- 
gerten Silicium versehenen Teilchen sowie nicht reagierendes 
Reakt ionsgas , Fluidisierungsgas und gasformige Nebenreakt ions- 
produkte aus dem Reaktor entfernt werden, dadurch gekennzeich- 

25 net, dafi das Erhitzen der Siliciumteilchen auf die Reaktions- 
temperatur in der Heizzone mittels Warmestrahlung erfolgt. 

Bei dem Fluidisiergas , handelt es sich beispielsweise um Was- 
serstof f . 

30 

Beim Reaktionsgas das eine gas- oder dampfformige Siliciumver- 
bindung enthalt, handelt es sich beispielsweise um Monosilan 
oder um einen Chlorsilanverbindung bzw. um ein Monosilan- 
Wasserstoff- oder um eine Chlorsilan-Wasserstof f -Gemisch, be- 
35 vorzugt um Trichlorsilan oder ein Trichlorsilan-Wasserstof f - 
Gemisch . 
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Die Partikeltemperaturen in Heizzone und Reaktionszone glei- 
chen sich uber Partikel- und Gaskonvektion an, so daft durch 
Beheizen der Heizzone die Temperatur in der Reaktionszone ge- 
steuert werden kann. 

5 

Die Temperatur der Siliciumpartikel liegt in der Reaktionszone 
vorzugsweise zwischen 600 und 1100°C / insbesondere bevorzugt 
zwischen 800 und 1100°C. 

10 Der Druck im Flieftbett liegt vorzugsweise zwischen 0 und 10 
bar Uberdruck, insbesondere bevorzugt zwischen 0 und 6 bar 
Uberdruck . 

Die Partikel in der Heizzone werden mittels thermischer War- 
15 mestrahlung mit einer Wellenlange zwischen 0,4 bis 9000 pm und 
bevorzugt naher Inf rarotst rahlung von 0,7 bis 25 pm aufge- 
heizt, wobei vorzugsweise mittels flachiger Heizstrahler die 
Warmeenergie gleichmafiig liber den Umfang des Flielibettes ein- 
getragen wird. 

20 

In der Heizzone kann wegen geringer Neigung der Siliciumparti- 
kel zur Agglomeratbildung (keine Uberhitzung und keine Anwe- 
senheit von siliciumhalt igem Gas) die Geschwindigkeit des 
Fluidisiergases nahe der Lockerungsgeschwindigkeit u m f, insbe- 

/ 25 sondere auf das 1 bis 2 fache der Lockerungsgeschwindigkeit 

"""ff u mf , eingestellt werden. 

In der Reaktionszone kann sich das siliciumhalt ige Gas an der 
Oberflache der heiften Partikel zersetzen und elementares Sili- 
30 cium wachst auf die Partikel auf. Die Partikel im FlieBbett 
sind von annahernd kugelf ormiger Gestalt und weisen einen 
mittleren Korndurchmesser von 200-3000 pm, bevorzugt von 500 
bis 1500 pm f auf. 

35 Durch regelmafiiges Abziehen von Partikeln aus dem Fliefibett 

und Zugabe von kleinen Keimpart ikeln, kann das Verfahren kon- 
tinuierlich betrieben werden. 
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Vorrichtung und Verfahren dienen vorzugsweise der Abscheidung 
von hochreinem polykristallinem Silicium als Ausgangsmaterial 
fur die Herstellung von elektronischen Bauteilen und Solarzel- 
len . 

5 

Die folgenden Beispiele dienen der weiteren Erlauterung der 
Erf indung . 

Vergleichsbeispiele: 
10 Es wurde ein aus dem Stand der Technik bekannter Reaktor wie 
folgt aufgebaut: 

0 In einem druckfesten Stahlbehalter mit einem Innendurchmesser 
von 450 mm befindet sich das innere Reaktorrohr , ein Quarzrohr 

15 von 200 mm Innendurchmesser und 2000 mm Lange. Am unteren Ende 
des Quarzrohres bildet eine Platte aus Quarz den Gasverteiler 
fur das Fluidisiergas . Durch das Zentrum der Gasverteilerplat- 
te ragt in das innere Reaktorrohr ein weiteres Quarzrohr mit 
10 mm Innendurchmesser und 450 mm Lange fiir die Zufuhr des si- 

20 liciumhaltigen Gases bzw. Gasgemisches und bildet gleichzeitig 
die Vorrichtung zur Trennung des Fliefibettes in Heizzone und 
Reaktionszone . 

Weiterhin ist die Quarzplatte mit einer Offnung zur Entnahme 

von Produkt versehen. 

25 Stahlmantel und oberes Ende des Reaktors sind mit Offnungen 
ft 

^ zur Zugabe von Keimpartikeln und zur Wegfuhrung des Abgases 
versehen . 

200 mm uber der Gasverteilerplatte hat der Stahlmantel zwei 
30 gegenuberliegende Offnungen zur Zufuhr von Mikrowellenenergie, 
die mittels Wellenleiter von einem Mikrowellengenerator zum 
Reaktor gefuhrt werden. Der Generator liefert maximal 38 kW 
Mikrowellenleistung bei einer Frequenz von 915 MHz. Zur Tempe- 
raturmessung wird ein Pyrometer benutzt, das die Partikelte'm- 
35 peratur an der Oberseite des Fliefibettes als reprasentativen 
Wert fur die Reaktionszone mi fit. 

Zur Isolation ist der Raum zwischen innerem Reaktorrohr und 
Stahlmantel mit Quarzwolle gefiillt. 
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Fur alle Beispiele wurde eine Startf ullung mit annahernd glei- 
cher Korngrofienverteilung von 200 \im bis 1100 yim und einem 
mittleren Korndurchmesser von 550 \im verwendet. 

5 

Vergleichsbei spiel 1 



10 



Zum Test der Mikrowellenheizung wurde das innere Reaktorrohr 
mit 24 kg Siliciumpartikeln gefullt. 



Folgende Bedingungen wurden hergestellt: 

Fluidisiergas Wasserstoff 13,5m 3 /h (Normbedingungen) 

Vorlauf temperatur Fluidisiergas 120°C 
Keine Zugabe von Reaktionsgas 

15 Temperatur der Reakt ions zone : 920°C 

Druck in der Reaktionszone : 1250kPa (absolut) 

Heizleistung : 13,9kW 



Das Flieftbett wurde mit ca . 1,5-facher Lockerungsgeschwindig- 
20 keit u m f betrieben. 

Nach 24 Stunden Betrieb unter o.g. Bedingungen wurden die Si- 
liciumpartikel aus dem Flieftbett abgezogen und die Korngrofien- 
verteilung untersucht. Die mittlere Korngrofte war aufgrund von 
Sinterprozessen und Agglomeratbildung auf 720pm angestiegen. 
' 25 Die Agglomerate wiesen eine Grofte von bis zu 4mm auf. AuBerdem 
Y fanden sich an der Innenseite des inneren Reaktorrohres zahl- 

reiche angebackene Partikel. 



30 Vergleichsbeispiel 2 

Das innere Reaktorrohr wurde erneut mit 24 kg Siliciumparti- 
keln gefullt. . 

35 Folgende Bedingungen wurden eingestellt: 

Fluidisiergas Wasserstoff 22,5m 3 /h (Normbedingungen) 

Vorlauf temperatur Fluidisiergas 120 °C 
Keine Zugabe von Reaktionsgas 
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Temperatur der Reaktionszone 920°C 

Druck in der Reaktionszone 1250kPa (absolut) 

Heizleistung 16, 5kW 

5 Das Flieftbett wurde diesmal mit ca. 2,5-facher Lockerungsge- 
schwindigkeit u mf betrieben. 

Nach 24 Stunden Betrieb unter o.g. Bedingungen wurden die Si- 
liciumpart i kel erneut aus dem Flieftbett abgezogen und die 
Korngroftenverteilung untersucht . Die mittlere Korngrofte war 
10 aufgrund von Sinterprozessen und Agglomeratbildung erneut an- 
gestiegen. Diesmal betrug der mittlere Korndurchmesser 610pm. 
Die Innenseite des Quarzrohres wies diesmal deutlich weniger 
ft* angebackene Partikel auf. 

15 Beispiele: 

Fur die weiteren Versuche wurde der Reaktor umgebaut . Anstatt 
der Mikrowellenheizung wurde als Quelle fur Warmestrahlung ein 
Strahlungsheizer eingebaut. Dabei handelte es sich urn ein ma- 
20 anderformig geschlitztes Rohr aus Graphit mit SiC-Ober f lachen- 
beschichtung, das das innere Reaktorrohr im Bereich der Heiz- 
zone umfaBte, ohne dieses zu beruhren. Der Strahlungsheizer 
wurde uber eine regelbare Spannungsquelle mit elektrischer 
Leistung versorgt. Seine Maximalleistung betrugt- 40kW. 



25 



Beispiel 1 : 

Die Durchfuhrung erfolgte analog Vergleichsbeispiel 1. Die 
Startftillung betrug erneut 24kg. 



30 Folgende Bedingungen wurden eingestellt: 

Fluidisiergas Wasserstoff 13,5m 3 /h (Normbedingungen) 

Vorlauf temperatur Fluidisiergas 120 °C 

Keine Zugabe von Reaktionsgas 

Temperatur der Reaktionszone: 920°C 

35 Druck in der Reaktionszone: 1250kPa (absolut) 

Heizleistung : 12 , 5kW 



Wa 9927-P / P 



14 



Das Flieftbett wurcle wie in Beispiel 1 mit ca . 1,5-facher Lok- 
kerungsgeschwindigkeit u m f 24 Stunden lang betrieben. 
Die KorngroBenanlayse der danach abgezogenen Partikel ergab 
einen mittleren Korndurchmesser von 565 pm. Es wurden keine 
zusammengesinterten Agglomerate entdeckt . Die Innenseite des 
Reaktorrohres war vollkommen frei von Ablagerungen . 



Beispiel 2 



In diesem Versuch wurde die Funktionsf ahigkeit des Verfahrens 
zur Produktion von hochreinem Silicium nachgewiesen . Dazu wur 
de wiederum die Anordnung mit dem Strahlungsheizer verwendet . 
Das innere Reaktorrohr wurde mit 28 kg Siliciumpartikeln auf- 
gefullt, wiederum mit einer mittleren Korngrofte von 550 pm. 



Folgende Bedingungen wurden eingestellt: 



Fluidisiergas : Wasserstof f 
Reaktionsgas : Trichlorsilan 

Wasserstof f 
Vorlauf temperatur der Gase: 
Temperatur der Reaktionszone : 
Druck in der Reaktionszone: 
Nettoenergiebedarf : 
Zugabe von Siliziumpartikeln ( 25 



2 7m 3 /h (Normbedingungen) 
30kg/h 

3, 6m 3 /h (Normbedingungen) 

120° 

920°C 

1250kPa (absolut ) 
37, 5kW 
0pm) 0, 05kg/h 



Der Reaktor wurde 7 Tage mit dieser Einstellung betrieben. Es 
wurde halbstundlich Produkt abgezogen, wobei sich eine mittle 
re Produktionsrate von 1,27 kg/h ergab. Der mittlere Durchmes 
ser des Produkts lag bei 780 pm und das Produkt war frei von 
Agglomeraten . Nach Beendigung des Versuchs war die Innenseite 
des Reaktorrohres im Bereich der Heizzone vollkommen frei von 
Wandabscheidung und Produktanbackungen . 
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Paten tanspriiche : 

1. Flieftbettreaktor (1) der aufweist: 

a) eine drucktragende Hulle (2) 

b) ein inneres Reaktorrohr (3) aus einem Material, das 
eine hohe Transmission fur Warmestrahlung aufweist 

c) einen Einlaft (4) fiir Siliciumpartikel (5), 

d) eine Einlaft vorrichtung (6) zum Zufuhren eines Reakti- 
onsgases (7), das eine gas- oder dampfformige Silici- 
umverbindung enthalt, wobei die Einlaftvorrichtung (6) 
rohrformig ausgebildet ist und das Flieftbett in eine 
Heizzone und eine daruberliegende Reaktionszone 
teilt , 

e) eine Gasverteilungseinrichtung (8) fur die Zufuhr ei- 
nes Fluidisiergases (9) in die Heizzone 

f) einen Auslaft (10) fur nicht abreagiertes Reaktions- 
gas, Fluidisiergas sowie die gas- oder dampf f ormigen 
Produkte der Reaktion (11) 

g) einen Auslaft (12) fiir das Produkt (13) 

h) eine Heizvorrichtung (14), 

i) eine Energieversorgung (15) fiir die Heizvorrichtung 
(14) 

dadurch gekennzeichnet , daft die Heizvorrichtung (14) eine 
Strahlungsquelle fiir Warmestrahlung ist, die aufterhalb des 
inneren Reaktorrohres und ohne direkten Kontakt zu diesem 
ringformig um die Heizzone angeordnet ist und derart aus-. 
gebildet ist, daft sie mittels Warmestrahlung die Silicium- 
teilchen in der Heizzone auf so eine Temperatur aufheizt, 
daft sich in der Reaktionszone die Reaktionstemperatur ein- 
stellt . 

2. Flieftbettreaktor nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, 
daft der Raum zwischen innerem Reaktorrohr (3) und drucktra 
gender Hulle (2) mit einer thermischen Isolation (16) ver- 
sehen ist. 

3. Flieftbettreaktor nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekenn- 
zeichnet, daft die Heizvorrichtung flachig um die gesamte 
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Heizzone ausgefiihrt ist und so eine zylinderf ormige Strah- 
lungsquelle bildet . 

Flieftbettreaktor nach Anspruch 1, 2 oder 3, dadurch gekenn- 
zeichnet, daft eine Warmestrahlung einer Wellenlangen von 
0,4 jim bis 900 emittiert 

Flieftbettreaktor nach Anspruch 4, dadurch gekennzeichnet , 
daft die Heizvorrichtung eine Warmestrahlung einer Wellen- 
langen von 0,4 bis 300 \im emittiert 

Flieiibettreaktor nach einem der Anspriiche 1 bis 5, dadurch 
gekennzeichnet, daft die Heizvorrichtung ausgewahlt ist aus 
der Gruppe Heizelement aus dotiertem Silicium oder Graphit 
oder Siliciumcarbid, Quar zrohr strahler , Keramikstrahler und 
Metalldrahtstrahler . 

Flieiibettreaktor nach einem der Anspriiche 1 bis 6, dadurch 
gekennzeichnet, daft die Heizvorrichtung ein maanderf ormig 
geschlitztes Rohr aus Grafit mit SiC-Oberf lachenbeschich- 
tung ist, das im Reaktor stehend oder hangend an den Elek- 
trodenanschliissen angeordnet ist. 

Flieiibettreaktor nach einem der Anspruche 1 bis 7, dadurch 
gekennzeichnet, daft alle produktberuhrenden Bauteile des 
Reaktors vorzugsweise aus einem inerten Materialien beste- 
hen oder mit solchem Material beschichtet sind. 

Verfahren zur Herstellung von hochreinem polykristalinen 
Silicium durch Abscheiden eines Reaktiongases oberhalb ei- 
ner Reaktionstemperatur auf Siliciumteilchen in einem 
Flieftbett, welches vertikal in eine Heizzone und eine Reak- 
tionszone aufgeteilt ist, wobei in der Heizzone eine Frak- 
tion der Siliciumteilchen mit Hilfe eines siliciumf reien 
Fluidisiergas fluidisiert und uber die Reaktionstemperatur 
erhitzt wird und die aufgeheizten Siliciumteilchen in einem 
oberen Bereich der Heizzone mit den Siliciumteilchen der 
Reaktionszone unter Ubertragung der Warme aus der Heizzone 
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in die Reakt ionszone vermischt werden und in der Reaktions- 
zone das Reaktionsgas, bestehend aus einer gasformigen oder 
dampf f ormigen Siliciumverbindung, als Siliciummetall bei 
der Reaktionstemperatur auf den Siliciumteilchen abgelagert 
wird, und die mit dem abgelagerten Silicium versehenen 
Teilchen sowie nicht reagierendes Reaktionsgas, Fluidisie- 
rungsgas und gasfdrmige Nebenreakt ionsprodukte aus dem Re- 
aktor entfernt werden, dadurch gekennzeichnet , dafi das Er- 
hitzen der Siliciumteilchen uber die Reaktionstemperatur in 
der Heizzone mittels Warmestrahlung erfolgt. 

lO.Verfahren gemafl Anspruch 9, dadurch gekennzeichnet, daft die 
Siliziumteilchen in der Heizzone mittels thermischer War- 
mestrahlung einer Wellenlange zwischen 0,4 bis 900 ym auf- 
geheizt werden, und die Warmeenergie mittels flachiger 
Heizstrahler gleichmaftig iiber den Umfang des Flieftbettes 
eingetragen wird. 
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Strahlungsbeheizter Fliefibettreaktor 

Zusammenf ass sung 

Die Erfindung betrifft einen strahlungsbeheizten Flieftbettre- 
aktor und ein Verfahren zur Herstellung von hochreinem poly- 
kristallinem Silicium mittels dieses Reaktors. 

Der Flieftbettreaktor (1) weist folgende Komponenten auf : 
.a) eine drucktragende Hulle (2) 

b) ein inneres Reaktorrohr (3) aus einem Material, das 
eine hohe Transmission fur Warmestrahlung aufweist 

c) einen Einlaft (4) fur Siliciumpartikel (5), 

d) eine Einlaftvorrichtung (6) zum Zufuhren eines Reakti- 
onsgases (7), das eine gas- oder dampf f ormige Silici- 
umverbindung enthalt, wobei die Einlaftvorrichtung (6) 
rohrformig ausgebildet ist und das FlieJibett in eine 
Heizzone und eine daruberliegende.. Reaktionszone 
teilt, 

e) eine Gasverteilungseinrichtung (8) fur die Zufuhr ei- 
nes Fluidisiergases (9) in die Heizzone 

f) einen Auslaft (10) fur nicht abreagiertes Reaktions- 
gas, Fluidisiergas sowie die gas- oder dampf formigen 
Produkte der Reaktion (11) 

g) einen Auslaft (12) fur das Produkt (13) 

h) eine Heizvorrichtung (14), 

i) eine Energieversorgung (15) fur die Heizvorrichtung 
(14). 

Er ist dadurch gekennzeichnet, daft die Heizvorrichtung (14) 
eine Strahlungsquelle fur Warmestrahlung ist, die aufterhalb 
des inneren Reaktorrohres und ohne direkten Kontakt zu die- 
sem ringformig urn die Heizzone angeordnet ist und derart 
ausgebildet ist, daft sie mittels Warmestrahlung die Silici- 
umteilchen in der Heizzone auf so eine Temperatur aufheizt, 
daft sich in der Reaktionszone die Reaktionstemperatur ein- 
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Fig. 2 
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